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南北両極域における大気中の温室効果気体と関連気体の変動
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要旨 南北両極域における温室効果気体の変動を明らかにし，それらの放
出源・吸収消滅源の変動に関する知見を得るために，南極・昭和基地および
北極・スバールバル諸島ニーオルスンにおいて系統的な温室効果気体及び関
連気体観測を開始し，現在も継続している．大気中の ?濃度は，両極域共
に明瞭な季節変化を伴いながら，化石燃料消費と森林破壊による ?の放出
を反映して約 ??の割合で増加している． ?濃度にも明瞭な季
節変化と不規則な経年変化が見られ，両極域において 年までの濃度増加
と 年以降の濃度停滞，そして 年には再び濃度増加が観測された．
?の同位体比観測から， ?濃度の季節変化，経年変化の原因に関する情
報が得られた．大気中の ?濃度（δ ? ?）は両極域において，季節変化と
化石燃料消費に起因する経年的減少を示した．
（ ）と ?濃度の増加率から見積もられた，陸上生物圏と海洋による
?吸収量（ - 年の平?）はそれぞれ ， ??であった．
ニーオルスンで観測された ? 濃度の季節変化を 次元化学輸送モデルに
よる計算結果と比較することにより， ? 濃度の季節変化振幅は，夏季に成
層圏起源の ? 濃度が低い気塊が地表付近まで流入することによって，拡大
している可能性が示唆された．昭和基地における 濃度の連続観測と 次
元化学輸送モデルを用いた解析により， 年 - 月と 年 月に，オー
ストラリアでの大規模な林野火災によって発生した が昭和基地に達して
いることが示された．昭和基地における地上オゾン濃度連続観測によって，
- 年までの間に計 例以上の地上オゾン破壊現象を観測した．
は じ め に
産業革命以降の人間活動の活発化により，大気中の温室効果気体濃度が急激に増加して
いることが，氷床コア中の気泡分析や大気の直接観測によって明らかになっている（
（以下， ）， ）．
将来の濃度予測をより正確なものとし，気候変動予測の高度化に資するためにも，まず現
在の地球表層における温室効果気体循環とその変動を定量的に把握する必要がある．南極
域は，主要な温室効果気体の放出源から遠く離れており，良く混合されたほぼ?質な大気
を観測できることから，地球大気のバックグラウンド状態の監視に適した場所である．一
方の北極域は，周囲を温室効果気体の放出源に囲まれた場所であり，それらの変動の影響
を強く受ける場所である．このような観点から，我々は南極・昭和基地（南緯 度，東
極域における温室効果気体と関連気体の変動
経 度 以下，昭和基地）および北極・スバールバル諸島ニーオルスン（北緯 度，
東経 度 以下，ニーオルスン）において，各種温室効果気体濃度・同位体比及び温室効
果関連気体の系統的な観測を実施している．本稿では，両極域での観測とその解析結果の
一部について報告する．
両極域における二酸化炭素とメタン濃度の変動
二酸化炭素（ ?）は水蒸気に次いで重要な温室効果気体であり，主に化石燃料消費と森
林破壊によって，産業革命以降，大気中濃度が徐々に増加し，その増加率が時代と共に増
大してきた．現在， 年間に約 - （ ＝ × ?? 炭素換算）の人為起源 ?が大
気に加えられていると推定されており（ ），平?して
その約半分が大気中に残留していることが大気中 ?濃度の観測から分かっている．将来
の濃度予測をより高精度化するためには，残りの半分がどのような割合で海洋と陸上生物
圏に吸収されているかを明らかにしなければならない．そのためにも，まず大気中の ?
濃度の変動を高精度で監視する必要がある．大気中 ?濃度の系統的観測は， 年代後
半にハワイ・マウナロアと南極点において連続観測が開始された後（ ），
大気採取法および連続観測法による ?観測ネットワークが順次拡大され，現在全球で
地点以上において観測が行われている（ ?， ）．
メタン（ ?）は ?に次ぐ温室効果気体であり，対流圏および成層圏の大気化学上で
も重要な役割を果たしている（ ）．人為的な放出源の増
加に伴って，産業化以後の大気中 ?濃度は急増し（
），現在は全球平?で約 に達している． ?の放出源は，湿地，反芻
??
動
物，水田など嫌気性環境下での微生物による生成（微生物起源），石炭や天然ガスの採掘・
輸送時の漏出（化石燃料起源），森林火災，焼き畑，植物燃料の不完全燃焼による生成（バ
イオマス燃焼起源）の三つに大別される．これに加えて，植物による好気性環境下での ?
生成が大きな放出量を持つ可能性が最近報告されたが（ ），その全球放
出量の評価はまだ不確定である（ ）．一方，
?の消滅源は対流圏内での ラジカルとの反応が全体の 割弱を占める．その他，成
層圏での ， ， （?）との化学反応や，土壌表面での微生物による酸化が残りの消滅
源となっている．このように， ?は放出源・消滅源が非常に多岐に及び，かつ直接観測
によるそれぞれの定量評価が困難であることから，大気中 ?濃度の変動原因については
まだ理解が不十分である．
我々は，昭和基地において ?濃度， ?濃度の連続観測をそれぞれ 年， 年
に開始し，現在まで高精度観測を維持してきた（ ）．
また，ニーオルスンにおいては， 年から大気採取法による ?， ?観測を継続して
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いる（ ）．以下，南北両極域での ?濃度， ?濃度の変動
について述べ， ?濃度の変動原因について?察を行う．
観測方法
昭和基地における ?濃度， ?濃度連続観測装置についての詳細はすでに報告され
ているため（ ），ここでは概略のみ述べる．昭和基
地観測棟の卓越主風向風上側（海側）に設置された高さ のタワー上からポンプで連続
吸引された大気試料は，フィルターと－ ° に冷却されたガラストラップでエアロゾルと
水蒸気が除去された後， ?濃度は非分散型赤外分析計（堀場製作所， （ 年
まで）， （ 年以降））で， ?濃度は水素炎イオン化検出器を備えたガスクロ
マトグラフ（島津製作所， ）によって測定される．それぞれの分析装置はあらかじ
め国内で ?， ?濃度を決定し，濃度の安定性を確認した標準ガス 本を用いて 分に
一度（ ?），または - 時間に一度（ ?）自動的に較正される．測定精度は，標準ガス
に対して ?， ?それぞれ （ ＝ × ??）および （ ＝ ×
??）と見積もられている．
一方のニーオルスンでは，ノルウェー極地研究所（ ）の研究協
力者によって，大気試料が週に一度，容積 のステンレス製容器に加圧充塡されてい
る．採取された大気試料は日本に輸送され，国立極地研究所（以下，極地研）において ?
濃度， ?濃度の分析が行われる．それぞれの分析装置は，基本的に昭和基地で使用して
いるものと同等である． 年以降は，大気採取時に－ ° に冷却したガラストラップを
用いて水蒸気を取り除いている．
二酸化炭素濃度の変動
図 に，昭和基地とニーオルスンで観測された大気中の ?濃度の変動と， 次フーリ
エ級数とスムージングスプライン関数を用いて計算したフィッティング曲線および経年変
化成分を示す（ ）．ローカルな汚染を受けていたと?えられる観測
値は，統計的手法を用いて取り除いている．この図から明らかなとおり，大気中の ?濃
度は昭和基地，ニーオルスン共に明瞭な季節変化を示しながら，人為起源 ?（化石燃料，
森林破壊）の放出によって経年的に増加している．
ニーオルスンで観測された ?濃度の季節変化は，- 月に最高濃度， 月末に最低濃度
を示し，平?的振幅（ ）は であった． ?の炭素同位体比（δ??）
の観測から，ニーオルスンでの ?濃度の季節変化は，大気―陸上生物圏間の ?交換量
の変動に起因することが報告されている（ ）．一方，昭和基地での季
節変化は， - 月に最低濃度， - 月に最高濃度を示し，その振幅の平?値は で
極域における温室効果気体と関連気体の変動
ある．昭和基地周辺には陸上植物はほとんど存在しないことから，昭和基地での ?の季
節変化は，南半球低中緯度の陸上生物圏や北半球からの ?輸送量の季節変化によって引
き起こされると?えられる．両地点での ?の季節変化の振幅には，有意な経年的変化は
見られなかった．
図 に，昭和基地とニーオルスンでの ?濃度の増加率と，化石燃料・森林破壊によっ
て放出された ?（ ）が全て大気中に残留した場合
の濃度増加率を示す．昭和基地とニーオルスンにおいて観測された ?濃度の平?増加率
は約 ??であることから，人為起源 ?の約 が大気中に残留し，残りが海洋
と陸上生物圏に吸収されていることになる．また， ?増加率は主に化石燃料消費量の増
加による人為起源 ?放出量の増加によって， 年代後半の約 ??から
図 昭和基地とニーオルスンにおける，() ?濃度の変動（黒丸）と，フィッティング曲線（実
線）・経年変化成分（点線），および ( ) ?濃度増加率の変動（実線・破線）と人為起源
?が全て大気に残留した場合の ?濃度増加率（白丸）．
?
?
? ?
? ?
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- 年の ??まで増加している．特に 年以降，新興国における石炭消費量
の増加によって ?放出量が増加しているとの報告がなされており（
），今後の大気中 ?濃度の推移を注意深く監視していく必要がある．
図 に示したとおり ?の増加率は年々大きく変化しており，特に昭和基地のデータ
には， 年， 年， - 年， 年， - 年のエルニーニョ現象と同期
した濃度の急増が見られる．このような現象についてはすでに多数の報告があり（
（ ））， ?のδ?? 観測や大気輸送モデルを用いた逆計算から，
エルニーニョ発生時に顕著に見られる熱帯域での干ばつや異常高温，森林火災によって陸
上生物圏の正味 ?吸収量が減少することが原因として?えられている（
）．一方のニーオルスンにおいても
年， - 年には同様の濃度急増が観測されたが，その変動はより複雑である．これは，
ニーオルスンが北半球中高緯度の陸上生物圏の近傍に位置しているために，その変動の影
響をより強く受けているためと?えられる．特に， - 年に観測された ??
に及ぶ濃度の急増は，他の北半球高緯度の観測点でも同様に観測されており，ヨーロッパ
域での干ばつと異常高温によって，陸上生物圏による正味の ?固定量が減少したことが
原因であるとする報告がなされている（ ）．
大気中の ?が陸上生物圏と海洋にどのような割合で吸収されたか，そして吸収量がど
のような年々変化を示すかを調べる上で，大気中の ?濃度の精密観測も非常に有効な情
報を与える． ?濃度観測については，第 章で詳述する．
メタン濃度の変動
図 に，昭和基地とニーオルスンで観測された大気中の ?濃度と，フィッティング曲
線，経年変化成分を示す． ?は両観測点において，明瞭な季節変化を示しながら特徴的
な年々変動を示している．
ニーオルスンでの季節変化は， - 月に最高濃度， 月に最低濃度が出現し，平?振幅は
（ ）であった．一方の昭和基地では，最高，最低濃度はそれぞれ 月
と 月に観測され，平?振幅は である．季節振幅の経年変化を調べると，ニーオル
スンでは年々の変動が大きいために有意な変化は検出できなかったが，昭和基地での季節
振幅は 年の観測開始以降の 年間で ± （ の信頼区間）の増大が見ら
れた．昭和基地における ?濃度の季節変化は，各 ?放出源強度と ?消滅量の季節
変化，そして北半球からの ?輸送量の季節変化によって生じるが，そのうちどの要因が
季節振幅の変化に影響を与えたのか，今後検討する必要がある．
大気中の ?濃度の系統的観測が開始された 年代初めには， ?濃度の増加率は
??と報告されていた（ ）．しかし，図 からも分かると
極域における温室効果気体と関連気体の変動
おり 年代， 年代を通じて増加率が減少し， - 年には ?濃度はほとんど
増加していない．ニーオルスンと昭和基地の ?濃度差の経年変化を調べると， -
年までの 年間に ± （ の信頼区間）減少していることから，北半球で ?放
出量が減少したこと，あるいは ?消滅量が増加したことが原因の一つとして?えられ
る．しかし，前述のとおり ?の放出源が非常に多岐にわたり，かつ ?消滅量も直接観
測できないことから，まだ定まった結論は得られていない．また，長期トレンドに重畳し
た - 年スケールでの ?濃度の急激な上昇も観測されている．エルニーニョの発生と同
期して全球的に異常高温が観測された 年と 年には，特に ?放出源に周囲を取
り囲まれているニーオルスンにおいて ?濃度が急増し， 年にはニーオルスン・昭和
基地共に濃度増加が見られる． 年の ?濃度増加は，ニーオルスンで ??，
昭和基地で ??に達しており，他の観測ネットワークからも同様の増加が報告され
ていることから，全球的な現象であったことが分かっている．その原因としては，シベリ
ア域の湿地から大量の ?が放出されたとの仮説が提出されている（
）．今後この濃度増加傾向が継続するのか，それとも一時的な増加
にとどまるのか，引き続き監視する必要がある．
?の炭素・水素同位体比（δ??，δ ）は， ?の放出源ごとに特徴的な値を示すこと
から，大気中 ?濃度の変動原因を推定する上で非常に有効である．しかしながら，δ??，
図 昭和基地とニーオルスンにおける ?濃度の変動と（丸・点），フィッティング曲線（実線）・
経年変化成分（点線）．
? ?
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δ の分析には，これまで大量の大気試料（δ?? - ，δ - ）が必要であった
ため，系統的な時系列観測を維持している研究機関は極めて限られていた．我々は，少量
（ ）の大気試料を用いて ?のδ?? とδ を高精度で分析するシステムを開発し
（ ），ニーオルスンで採取された大気試料
を用いてδ??（ 年以降）とδ（ 年以降）の系統的観測を行っている．次節にお
いて， ?濃度とδ?? とδ 観測値を用いた ?濃度変動の原因に関する研究の一部を
報告する．
メタンの炭素・水素同位体比の観測によるメタン濃度変動原因の推定
?の炭素と水素の安定同位体比（δ?? とδ ）は以下のように定義される．
δ＝ ???? ??????－ × ?（ )． ()
ここで は，測定試料（ ）または標準試料（ ）の同位体比?? ?? または
であり，標準試料はそれぞれ （矢石化石）と （標準平?海水）であ
る． ?は，放出源ごとに特有のδ?? とδ を持つことが知られている（
）．すなわち，微生物起源 ?はδ?? が－ で，δ が
－ ，化石燃料起源 ?はδ?? が－ ，δ が－ ，バイオマス燃焼起源 ?
はδ?? が－ ，δ が－ となっている．また， ?の消滅過程では，重い同位体
分子に比べて軽い同位体分子の反応速度が大きいため，大気中に重い同位体分子が濃縮さ
れる同位体分別効果が生じ，その大きさは消滅過程により異なる．したがって，大気中の
?濃度と同位体比の同時高精度観測を行うことで，大気中 ?濃度の変動要因を放出
源・消滅源と関連づけて定量的に評価できると期待される．
図 に，ニーオルスンで観測された 年までの ?濃度，δ?? の変動と，それぞれ
のベストフィットカーブ，経年変化成分を示す（ ）．図 に示すとお
り， ?濃度と同様にδ?? にも明瞭な季節変化と複雑な経年変動が観測されている．両者
の経年変化を用いて， ?濃度の経年変動に見られる年々変動の原因について?察する．
まず，各年の ?濃度およびδ?? の増加率の - 年の平?増加率からの偏差を図
， に示す．湿地起源，化石燃料起源，そしてバイオマス燃焼起源の ?が大気に加え
られたときに期待されるδ?? 増加率の変動（それぞれ－ ，＋ ，＋ ??
）を用いて， ?増加率の変動（図 ）が全て単一の ?放出源によっ
て引き起こされたと仮定した場合に期待されるδ?? 増加率の変動も図 に示している．
この図から，観測された ?濃度の変動の原因を単一の放出源強度の変化では説明できな
いことが分かる．ここで， )化石燃料起源 ?放出量の年々変動は小さい， ) ラジ
カルによる ?消滅量の年々変動は小さい，という二つの仮定を置き，観測された ?濃
度とδ?? の増加率の変動を再現するために必要な，湿地起源およびバイオマス燃焼起源
極域における温室効果気体と関連気体の変動
?放出量の変動を導出した（図 ）．図 から， ?濃度の年々変動には湿地起源 ?
放出量の変化が支配的な役割を果たしていること，そして 年の ?濃度の急増には，
湿地起源 ?に加えて森林火災起源 ?の寄与も大きいことが分かる． - 年に
発生したエルニーニョに同期した干ばつによって，インドネシアとユーラシア大陸で森林
火災が頻発したことが森林火災統計や衛星観測から明らかになっており（
），δ?? 観測からの推定と整合的である．また，同様の結
論は，地上の ?濃度観測データと 次元大気輸送モデルを用いた逆計算からも得られて
いる（ ）．以上の解析では，化石燃料起源 ?放出量と ?消滅量
を一定と仮定せざるを得なかったが，δ データ（ 年以降）も併せて解析することで，
?放出源の変動について更に詳細な情報を得ることが可能になる．
次に， - 年にニーオルスンで観測された ?濃度，δ??，δ の季節変化につい
て詳しく見ていく．図 に，観測データのフィッティング曲線から計算した平?的な季節
変化成分を示す． ?濃度は冬期に高く，春から夏にかけて急激に減少して 月に極小値
を示す一方で，δ?? は， 月に極大および 月に極小を示し， ?濃度と負相関に近いも
のの，位相のずれが特徴的である．δ は ?濃度に対してほぼ負相関の変動を示してい
る， - 年の ?濃度とδ?? の季節変動の平?振幅はそれぞれ と
であった．これはニーオルスンにおける 年までの観測結果で得られた平?振幅値であ
図 ()ニーオルスンにおける ?濃度の変動と（白丸），フィッティング曲線（実線）・経年
変化成分（点線），( )同じく δ?? の変動．
? ?
δ??
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る 及び と良く一致している（ ）．δ の季節変動の平
?振幅は であったが，これと比較できる北半球高緯度域での観測例はまだ報告され
ていない．ただし，より低緯度に位置するカナリー諸島の （ °， ° ）（
）や，北米の （ °， ° ）と （ °， °
）（ ）では報告例があり，それらの観測地点で得られた季節変動振幅と
の比較を図 に示す．この図に示されているように，ニーオルスンで観測された ?濃度
の振幅は北半球中低緯度と同程度なのに対し，δ?? とδ の振幅は中低緯度に比べて大き
いことが分かる．δ?? やδ は放出源のなかでも微生物起源の放出強度の変動に対して大
きく応答する．北半球高緯度域の主要な微生物起源の放出源は湿地であるため，ニーオル
スンでは中低緯度に比べ湿地からの ?放出の影響がより強く表れることが示唆される．
図 ニーオルスンにおける ?濃度 ()と δ?? ( )増加率の - 年平?増加率から
の偏差．( )には， ?濃度増加率偏差が全てバイオマス燃焼（緑），化石燃料起源（赤），
湿地起源（青）の ?によるとして計算した δ?? の偏差も示す．() ?濃度増加率偏差
への湿地起源（青）とバイオマス燃焼起源（緑） ?の寄与
?
δ??
δ??
? ?
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第一近似として移流を?慮しない -ボックスモデルを?え，以下の式で示される ?
と同位体比の収支式を用いて，各 ?放出源の季節変動をより詳しく調べる．
＝ ??＋ ??＋ ??－ ， ()
＝ ?? ??＋ ????＋ ????－α ． ()
ここで， は ?濃度の月平?値（ ）， は各放出源の寄与（ ）， は主
要な消滅源である ラジカルとの反応係数， は全 ?に占める?? ?または ?
の割合，αは との反応時の同位体分別係数である．添字 ， ， はそれぞれ，
微生物起源，化石燃料起源，バイオマス燃焼起源の放出源であることを表す． ?の消滅
反応は 濃度の季節変動に依存するため， ラジカルとの反応係数 を化学輸送モデ
ル （ ）で計算された月平?の 濃度を用いて与えた．各放出
源のδ?? とδ 値は，微生物起源を－ と－ ，化石燃料起源を－ と
－ ，バイオマス燃焼起源を－ と－ として与えた（
）．
図 ニーオルスンにおける () ?濃度，( )δ??，()δ の平?季節変化成分．
? δ?? δ
?
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このようにして計算された各放出源の寄与を図 に示す．この図から明らかなように，
ニーオルスンでは微生物起源の ?放出と 反応による ?消滅のバランスが ?
濃度の季節変化をほぼ決定していることが分かる．微生物起源の ?放出は 月に最大と
図 ニーオルスン（ ）における () ?濃度，( )δ??，()δ の季節変動の平?振幅
と他の観測サイト（
）との比較． については，以前の観測結果（ -
）との比較も示した．
? δ??
δ ?
? -
図 モデルから推定された，各放出源および による ?消滅の寄与．エラーバー
は 法を用いて推定した．
? ?
?
Ny-A?lesund (2006-2007)
Ny-A?lesund (19 91-2003)
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なり， との消滅反応が最大になる時期（ 月）と カ月のずれがある．このことが，図
に見られる ?濃度とδ?? の季節変動の位相のずれに反映されていると?えられる．
また， 月を中心として微生物起源の ?放出が強まることは，北半球高緯度域での湿地
?の放出がこの時期に最大となることに対応している．現場でのフラックス観測やプロ
セスモデルからは，北半球高緯度湿地からの ?放出量が - 月に最大となることが報告
されており（ ），図 に
示した結果と良く一致する．また，この図では微生物起源の ?放出が 月まで継続して
いるが，これは最近報告されたツンドラ土壌凍結時に起こる大量の ?放出（
）を反映している可能性もある．
両極域における酸素濃度の変動
大気中の酸素（ ?）濃度は，ある標準試料中の酸素・窒素比からの偏差（δ ? ?）と
して次式で定義される．
δ ? ?＝??
? ????????????? ???????－
?
?× ? ( )． ()
ここで， は大気試料， は標準試料を示す．δ ? ?は有機物の燃焼と陸上
植物活動において二酸化炭素（ ?）濃度とほぼ 対 の関係で逆方向に変化し，海洋への
取り込み時には ?濃度とは独立に変化する．この ?と ?のリザーバー間交換過程の
違いを利用して，δ ? ?と ?濃度を高精度で観測し，その経年変化を解析することで
全球 ?収支の見積もりが可能となる（
）．本研究では，質量分析計を用いたδ ? ?計測法（ ）をニー
オルスンおよび昭和基地における観測に適用し，δ ? ?の高精度時系列観測を行った．
本報告では，観測されたδ ? ?の季節変化および経年変化について議論するとともに，
観測値に基づいて 年 月~ 年 月の期間の陸上植物圏と海洋による人為起源
?吸収量を推定する．
観測方法
δ ? ?分析用の大気試料の採取は，ニーオルスンおよび昭和基地においてそれぞれ
年 月および 年 月に開始した．ニーオルスンでの試料採取は 週間に 度の
頻度で，また昭和基地では カ月に一度の頻度で行われた．δ ? ?分析において試料中
の水蒸気の影響を防ぐため，大気試料採取時に－ ° に冷却したトラップによって水蒸気
を除去した．また，試料採取から分析までの試料の保存によるδ ? ?の変質を防ぐた
め，ニーオルスンでは容積約 のガラスフラスコに，昭和基地では保存期間が 年を
越える試料は容積約 のガラスフラスコに，それぞれ大気圧で試料大気を採取した
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（ ）．採取された大気試料は日本へ返送され，東北大学において質量分
析計（ 社製， ）によりδ ? ?を分析した．δ ? ?の測定精度は±
（~± ）と推定されている．なお本研究では， ? ?比として???? と
???? の比を測定しており，δ ? ?値の基準となる標準試料として 高圧シリン
ダーに除湿採取した大気（露点温度約－ °）を用いている．
酸素濃度の変動と全球 ?収支
図 および図 に，ニーオルスンにおいて 年 月~ 年 月に観測された大気中
δ ? ?および ?濃度と，昭和基地における 年 月~ 年 月の同様の観測結
果をそれぞれ示す．なお，ニーオルスンにおける ?濃度は，δ ? ?分析用試料とほぼ
同時に金属容器に採取された大気試料を極地研において非分散型赤外分析計によって分析
した結果（ ）であり，昭和基地の ?濃度は現地での連続観測
（ ）による結果である．図には観測値へのベストフィットカーブ，経
年変化成分（周期 年以上の変動成分），および年増加率も併せて示した（
）．
図 ニーオルスンにおいて観測された δ ? ?（上図）と ?濃度（下図）の変動．黒丸は観
測値を示し，実線，点線および破線はそれぞれベストフィットカーブ，トレンド，増加率（右
軸）を示す．
δ ? ? ? ?
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ニーオルスンにおけるδ ? ?は，明瞭な季節変化を伴いながら経年的に減少してお
り，その位相は ?濃度と負相関の関係にあって夏に極大値を，冬から春にかけて極小値
を示した．一方，昭和基地におけるδ ? ?は，ニーオルスン同様に夏に極大，冬から春
にかけて極小となる明瞭な季節変化を示しながら経年的に減少しているが， ?濃度はわ
ずかな季節変化しか示さなかった．この違いはδ ? ?と ?濃度の季節変化の成因の
違いに起因すると?えられる．すなわち， ?濃度の季節変化は主として陸上生物の呼吸，
光合成活動によって引き起こされ（ ），季節的な大気―海洋間の ?
フラックスは ?が溶解した際に解離して存在することから強く抑制されているのに対
し， ?の場合はヘンリーの法則に従い速やかに大気―海洋間のフラックスを生じるため，
δ ? ?の季節変化には陸上生物活動に加えて海洋の影響が現れることになる（
）．この性質を利用し，陸上生物活動に伴う ?と ?の交換比である
－ の値（ ）と ?濃度（［ ?］）を用いて
（ )
＝δ ? ?＋ ×［ ?］， ( ) ()
図 昭和基地において観測された δ ? ?（上図）と ?濃度（下図）の変動．黒丸は観測値
を示し，実線，点線および破線はそれぞれベストフィットカーブ，トレンド，増加率（右軸）
を示す．
δ ? ? ?
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を定義することができる（ ）． はδ ? ?の変化から陸上生物
活動による成分を取り除いたものとなる．
ニーオルスンと昭和基地における の変動を図 に示す． は夏に極大，冬から
春にかけて極小となる季節変化を示しながら経年的に減少している．夏の極大値は海洋生
物の光合成の増加と，水温の上昇による溶解度の減少に伴う海洋からの ?の放出に起因
すると?えられ，冬の極小値はその逆の過程と，海洋混合層の深化により深層の低酸素水
が表層にもたらされることで，大気から海洋への ?フラックスが生じることによると?
えられる．また， が経年的に減少していることは，δ ? ?の経年減少と ?濃度
の経年増加が化石燃料消費によって引き起こされており，化石燃料消費に伴う平?的な ?
と ?の交換比が－ であって（ ），陸上植物活動での交換比より絶対値
が大きいことによると?えられる．
ニーオルスンにおけるδ ? ?， ?濃度および の季節変化の振幅はそれぞれ
図 ニーオルスン（上図）と昭和基地（下図）において観測された の変動．黒丸は観測値
を示し，実線，点線および破線はそれぞれベストフィットカーブ，トレンド，増加率（右
軸）を示す．
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， および であり，昭和基地におけるそれらの値は
， および であった．このことから，ニーオルスンではδ ? ?の
季節変化の約半分が，昭和基地ではほぼすべてが，大気―海洋間の ?フラックスによって
引き起こされていることになる．また，ニーオルスンでの の極大値は，δ ? ?や
?濃度の極大値よりも位相が１カ月ほど早くなっていた．季節的な海洋から大気への正
味 ?フラックスは，そのほぼ半分が海洋生物活動により，残りが水温変化等の熱的な要因
によって引き起こされると報告されている（ ）．これらに関し，
ニーオルスン周辺海域では海洋生物活動の指標となるクロロフィル が極大となる時期
が 月前後であり（中岡，私信），ニーオルスン周辺海域および北半球全域において海面水
温が極大となる時期が 月下旬であるため（ ）， の極大はその中
間的な時期の 月末に現れたものと?えられる．
以下では観測値の長期変動について述べる．ニーオルスンにおいて観測されたδ ? ?
と ?濃度の増加率には明瞭な年々変動が見られ， ?濃度の増加率が大きい時にδ ?
?の減少率が大きくなっていた． ?の増加率の変動には イベントとの関連に
よる陸上生物圏からの ?放出が大きく影響していると?えられており（
），エルニーニョが発生した - 年や，
（ ）が負の値を示した - 年にかけて増加率が高くなっていることが分かる．そ
こで ?濃度の経年変化成分の不規則変動（経年変化成分と線形トレンドの差）を抽出し，
この不規則変動がすべて陸上生物圏からの ?放出の変動によると仮定して，δ ? ?
の長期変動の不規則変動に，陸上生物圏がどれだけ寄与しているかを調べた結果を図 に
示す．図から， - 年のニーオルスンでのδ ? ?の不規則変動は主として陸上生
物圏の影響で生じていることが示唆される．一方，昭和基地におけるδ ? ?と ?濃
度の増加率の年々変動にはニーオルスンで見られたようなきれいな負相関関係は見られ
ず，図 から，昭和基地でのδ ? ?の長期変動の不規則変動に対する陸上植物圏の影
響が小さいことが示唆される．このことは，昭和基地におけるδ ? ?の増加率の変動
が，主として大気―海洋間の ?フラックスの変動に起因していることを示唆している．
大気中の ?， ?および の収支は，それぞれ以下のように表すことができる
（ ）．
? ?＝ － － ， ()
? ?＝－α?＋α?＋ ， ()
? ＝?－α?＋α??－α? ＋ ． ()
ここで， は化石燃料消費による ?放出量， と はそれぞれ海洋と陸上生物圏による
正味の ?吸収量である． は溶解度と生物ポンプの効果による大気―海洋間の ?交換
量（正味）を示しており，本研究では （ ）と同じ値を仮定した．
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またα?は化石燃料消費に伴う ?と ?の交換比（ ）を，α?は陸上生物活動に伴う ?
と ?の交換比（ ）を示している．ニーオルスンにおける本観測期間のδ ? ?， ?
濃度および の平?増加率は，それぞれ－ ， ??および
－ ??であり，昭和基地におけるそれらの値は，それぞれ－ ??，
??および－ ??であった．これらニーオルスンと昭和基地におけ
る平?値と，化石燃料消費量として （ ）
の統計値（ただし統計値が示されていない 年以降の値は， - 年の期間の統計
量を直線外挿した結果）を使用し，()~()式を用いて見積もった陸上生物圏および海洋に
よる ?吸収量（ 年 月~ 年 月までの平?値）は，それぞれ および
??となった．本研究による見積もりは， （ ）による 年 月~
年 月の期間についての，陸上生物圏および海洋による ?吸収量の見積もり ± お
よび ± ??と精度内で一致している．
計算された海洋による ?吸収量には，約 年周期の明瞭な年々変動が見られ，その変
動量は± ??（ σ）であった．この変動量は，大気輸送モデルを用いた逆計算法
（ ）や，海洋循環モデルにより計算されている約± ??の変動
図 ニーオルスン（上図）と昭和基地（下図）において観測された δ ? ?の経年変化の不規
則変動成分（実線）と，その原因として ?濃度の経年変化の不規則変動成分から推定し
た，陸上生物活動を仮定した場合に期待される δ ? ?の変動（破線）．
δ ? ? ?
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（ ）に比べて大きい． （ ）は，海洋循環・地球化
学モデルを用いて， イベントおよび北大西洋振動に伴って，大気海洋間の ?フラッ
クスが約 - 年周期の変動を示すことを報告しているが，本解析では大気海洋間 ?フ
ラックスを一定と仮定して ?吸収量を計算しているため，海洋による ?吸収量が見
かけ上，大きな年々変動を示したと?えられる．そこで， 年周期未満の変動成分を除去し
た の増加率を用いると，海洋の ?吸収量の年々変動は± ??（ σ）であり，
上述のモデルから予測されている値とほぼ同等となった．
ニーオルスンにおける一酸化二窒素濃度の季節変動
一酸化二窒素（ ?）は温室効果気体であるとともに，成層圏においてはオゾン破壊に関
わっている非常に重要な気体である．前者の影響に関しては京都議定書でも削減対象とし
て指定されているが，最近特に後者の過程に関して，今世紀最も影響力が大きい大気成分
であるとして注目を集めている（ ）． ? の主な人為放出源は，
食料生産を支える農業における窒素肥料使用であるが，産業活動による窒素化合物の大気
への放出および窒素沈着量の増大が，土壌や海洋等における自然窒素循環を変化させ， ?
放出を増加させるという過程もあり，放出過程は複雑である．そのため， ? の大気中変
動の解明や，地域ごと，あるいは放出源ごとの放出量の推定は急務である．近年，地表付
近での ? 濃度の変動に成層圏由来の ? が重要な役割を担っていることが明らかに
なってきた．そのため，三次元大気輸送モデルと ? 濃度観測値を用いた逆計算による地
表放出量推定を行う上で，成層圏起源の ? 低濃度気塊のふるまいは大きな誤差要因とな
りうる（ ）．また，北半球高緯度域において，大気中
? 濃度が他地域よりも大きな季節変動を示すことが最近分かってきたが（
），それについても成層圏 ? の流入に起因し
ているとする研究報告がいくつか見られる．このような観点から，北極域に位置するニー
オルスンにおける大気中 ? 濃度の観測は非常に重要である．本研究ではモデル計算と併
せて ? 濃度変動，特に季節変動に着目して解析を行った．
観測方法とモデルの概要
ニーオルスンで採取された大気試料は，極地研での ?， ?分析の後に東北大学に送
られ， ガスクロマトグラフを用いて 試料につき - 回の ? 濃度測定が行われた
（ ）．測定精度は± である．本分析装置による ? 濃度観測は
年 月から開始され現在も継続中だが，本研究では 年 月までの結果を用い
た．
大気中 ? 濃度計算には， （ ）をベースとした化学
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輸送モデル（ ）を用いた．水平分解能は
（約 °× °），鉛直方向には 層（約 - ）であり，成層圏における ? および ?
に関する光分解・酸化反応等が?慮されている．地表の ? 放出シナリオは
（ ）
による人為起源（ ）および自然土壌（ ）の年間平?放
出と， （ ）による月平?海洋放出データを組み合わせたものを使用した．
ナッジングには 再解析気象データ（ ）を用いた．
結果と?察
図 に， - 年の ? 濃度観測値と，モデル計算値およびそれらのベストフィッ
トカーブを示す．ベストフィットカーブは （ ）によるデジタルフィ
ルタリング手法を用いて得られた．この図に示されているように，観測値には経年増加と
季節変動が明瞭に見られ，モデル計算値も両変動，特に経年増加をよく再現している．観
測期間中の平?増加率は，観測およびモデルについてそれぞれ ± ??， ±
??であり，よく一致している．ここで，観測値とモデル計算値の相関係数は
と非常に良いが，それぞれの値のベストフィットカーブからの偏差の相関係数は
とほぼゼロである．これは，モデルが ? 濃度の総観規模時間スケールにおける変動を再
現できていないことや，観測誤差がその変動と同等程度であることに起因する．一方，デ
ジタルフィルタリングにより抽出された季節変動成分の観測とモデルの相関係数は
図 ニーオルスンにおける大気中 ? 濃度観測値とモデル計算値，およびそれらのベスト
フィットカーブ．エラーバーは観測値の - 回測定した際の標準偏差を表す．
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であり，約 年間の観測期間中の平?季節変動成分については であった．従って，本
研究結果に関しては，季節変動以上の時間スケールについてのみ有意な議論が可能と?え
られる．
図 は，観測期間における平?的季節変動成分である．観測値はほぼ一定値を示す
月~ 月あたりまでの期間と，， 月の極小値を中心とした濃度低下期間とに二分され，非
常に明瞭な季節変動を示す．モデルは ， 月の極小値は非常に良く再現しているが，それ
以外は観測と少し異なる変動を示す．この ， 月頃の濃度極小は北緯 度以北に位置す
る観測点において共通に見られる特徴であり，ローカルな放出源などではなく，より大き
なスケールのメカニズムに起因しているとみられる．これまでの観測あるいはモデル計算
に基づく研究から（
），その主な原因として， ， 月に成層圏起源の ? 低濃度の気塊が地表付近に到達
すること，対流活動の活発化によって鉛直方向の ? 輸送が強化されること等が?えられ
る．これらの過程の検証のひとつとして，成層圏における ? の光化学反応消滅を入れな
い場合のモデル計算結果も図 に示す．成層圏起源 ? を?慮しない場合には季節振幅
が約半分に減少し，観測された ， 月の深い落ち込みが再現されないことが分かる．図
に，ニーオルスン上空における ? 濃度の高度分布の季節変動を示す．この図では，春に
圏界面付近に現れる低濃度領域が数カ月かけて下方向へ伝播し，夏から秋にかけて地表に
おいて極小値を作り出すように見える．しかし，寒期に地表付近に滞留しがちな ? が，
夏に活発な対流活動によって上方へ輸送されて地表付近の濃度が希釈される効果も加わる
ため，結果として上空から低濃度が伝播しているように見える可能性もある．放出源の季
節変動に関してはまだ不明な部分が多いが，一般には気温が上昇する夏に陸上土壌からの
図 デジタルフィルタリングにより抽出された，ニーオルスンにおける ? 濃度の観測値お
よびモデル計算値の平?的季節変化成分．成層圏消滅を入れないモデル計算結果について
も示してある．
? ?
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放出が増加すると?えられている．一方で，中高緯度においては融雪期にも大きな放出が
起こり得るとする研究もあり，観測が - 月にかけてモデルと異なる高めの値を示してい
ることからも，融雪期における放出の可能性は否定できない．しかし，観測とモデルの結
果を総合的に?えると，年間を通して冬と春における ? 放出が夏よりも強いために濃度
も同様の季節変動をすると結論付けるのは無理があり，やはり春から夏にかけての成層圏
空気の流入や夏の積雲対流など，大気輸送が強く影響しているといえる．また，成層圏消
滅を入れない計算では変動振幅が小さくなったという結果からも，北半球中高緯度上空に
おいて，成層圏空気流入による低濃度側への ? 濃度の変化が，地表における十分な季節
振幅を生じさせるために必要であることが推測される．
今後，濃度に加えて同位体の測定も行う予定で試料を蓄積しており，それによって新た
な知見が得られることが期待される．モデル解析についても同位体計算については開発中
であり，各輸送要素の寄与の定量化なども?慮に入れて研究を進める予定である．
昭和基地における一酸化炭素濃度の変動
一酸化炭素（ ）は大気中の化学反応過程において重要な役割を担う気体である．すな
わち，オゾン前駆物質として対流圏オゾンの生成量に影響すると同時に，大気の酸化剤で
ある ラジカルと最も多く反応し， ?をはじめとする他の大気中化学種の消滅過程に
影響を及ぼす．大気中 の主な生成源は化石燃料消費による放出，バイオマス燃焼によ
る放出，メタン及び非メタン炭化水素の酸化による生成等が挙げられ，一方，消滅源はほ
とんどが ラジカルによる酸化である． の対流圏全域での大気寿命は平?で カ月
図 モデル計算により得られたニーオルスン上空における ? 濃度高度分布の - 年
の平?的な季節変動
? ?
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と見積もられており，半球間交換の時間スケールよりも短いために，南半球と北半球では
変動の様相が異なっている．北半球では人為的な放出量が多く季節変動の振幅が大きいの
に対し，南半球は地表からの放出過程よりも大気中での生成・消滅が大きく寄与するため
に，季節変動の振幅は小さい（例えば
）．また，南半球では明瞭な経年増加あるいは経年減少傾向が見られないと報告
されている．
昭和基地では ?， ?の連続観測が先行して行われてきた（
）． についてもグラブサン
プリング法による 濃度の観測が 年 月より開始されたが，昭和基地での大気試料
採取から日本国内での分析までに最大で カ月の保存期間があり，その間に試料容器内で
- 濃度が増加してしまうという問題を抱えていた．これを踏まえ， 年 月より昭
和基地での連続観測が開始された（ ）．
本報告では，得られた観測結果と全球化学気候モデル を用いた 濃度シ
ミュレーション（ ）との比較結果およびその解釈について報告する．
観測方法
昭和基地における 観測システムの詳細は に詳しく述べられ
ているため，ここではその概要について述べる．観測装置はガスクロマトグラフ，ガスハ
ンドリング部， 濃度標準ガス，およびシステム制御・データ収録部から構成されており，
システム全体の総合精度は と見積もられている．
大気試料は観測システムの設置された観測棟より約 離れた，高さ の空気試料
取込口から取り込まれ，ダイヤフラムポンプによって加圧されてガスハンドリング部に導
入される．導入された大気試料は，並列に配置されたソレノイドバルブの一つに繫がって
おり，他のバルブには 種類の標準ガスが連結されている．これらのバルブを切り替える
ことによって，大気試料または標準ガスのいずれかをガスクロマトグラフへ導入する．大
気試料中の水蒸気は，ガスクロマトグラフの直前で－ ° に冷却されたトラップで除去さ
れ，同時に大気試料と標準ガスは等温度に調整される．ガスクロマトグラフとして，酸化
水銀還元型検出器を備えた 社製の を用いた． は，あらかじ
め国内で 濃度を決定し，濃度の安定性を確認した標準ガス 本を用いて， 分に一度
（ 年まで），または 時間に一度（ 年以降）自動的に較正される．
観測データの長期にわたる一貫性を確保するために， 濃度の基準となる標準ガスは
第一次，第二次，作業用とにカテゴリー分けされ，国内で系統的な検定を定期的に行うこ
とで濃度スケールの保存とトレーサビリティーの確保を行っている．一次標準ガスは
年と 年に製造され，二次標準ガスを介したお互いの濃度は測定誤差範囲内で一致して
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おり，標準ガス濃度スケールの安定性が確認された．昭和基地で使用する作業用標準ガス
は，輸送する半年以上前に製造され，国内において二次標準ガスまたは国内作業用標準ガ
スを用いた検定が行われた．検定は カ月間程度の間隔をおいて - 回行われ，濃度の安
定性について評価を行った．さらに南極から持ち帰った後も検定を行い，長期保存，ガス
消費を経たシリンダー内のガス濃度について検証を行った．持ち帰り後の濃度変化はおお
むね± 以内であったが，大きな濃度変化が認められた場合，直線的な 濃度の増
加を仮定して作業用標準ガス濃度の補正を行った．
結果と?察
昭和基地での連続観測によって， 年 月~ 年 月までの期間におよそ 万
千点の 濃度データが得られた．得られたデータからは装置トラブル等による異常値，
欠損値が取り除かれている．例として， 年 月 日~ 月 日に観測された 濃度
の 時間平?値を図 に示す．この図から， 年を通して高濃度 がしばしば観測され
ることが分かる．これは，昭和基地で使用されているエンジンや暖房器の排気に含まれる
に起因すると?えられ，同様の短周期変動は ?の連続観測結果（
）にも見られるが，基地からの放出量が小さい ?では観測さ
れていない（ ）．このような基地活動に伴うローカルな汚染の影響を取り
除くため， 日の平?値を求める際に，平?値より標準偏差の 倍以上離れた値を除外し，
最終的な日平?値， 時間平?値を算出した．このようにして得られた日平?値の標準偏差
の平?値は であった．
図 に， 年 月~ 年 月までの日平? 濃度と，デジタルフィルターを用
いたカーブフィッティング法（ ）を適用して計算したフィッティン
グ曲線および経年変化成分を示す．それぞれの黒点はローカルな汚染を除去したデータか
図 昭和基地における 年 月から 月までの 濃度の変化．黒点は得られた各時刻ご
との観測値を表す．
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ら計算された日平?値である．この図から，昭和基地における 濃度が明瞭な季節変動
を伴って経年変動していることが分かる．
まず， 濃度の経年変動に着目する．図 からは， 濃度は大きな年々変動を伴っ
て推移していることが分かる．このような変動は，春季の最大値に影響を与える南半球中
緯度域でのバイオマス燃焼量の年々の違い，また，大気の循環場の年々の変動に支配され
ていると推察される．観測期間内において 濃度は 年間で - 程度減少していた
が，年々変動がそれより支配的であるために，このような経年減少が今後も続く有意な傾
向であるとは言い切れない．南極域における 観測は，我々の他に，アメリカ大気海洋
庁（
）が昭和基地，パルマー基地，ハレーベイ基地，南極点基地等でグラブサンプリン
グ法によって行っている（ ）．昭和基地での による観測結果を
我々の結果と比較したところ，およそ の系統的な差が見られた．これは両者の結果
が異なる濃度スケールを基準にしていることと，グラブサンプリング法と現地での連続観
測という観測手法の違いが原因であると推察される． 濃度の年平?値について，南極域
における の観測点との比較を試みた結果，昭和基地での - 年までの平?
濃度が ± であったのに対し，南極点，パルマー基地，ハレーベイ基地ではそれ
ぞれ ± ， ± ， ± であり，上述の系統的な差を?慮すると非常に良
く一致する．
次に， 濃度の季節変化について詳しく見ていくことにする． 濃度の極大値は -
月，極小値は - 月に見られ，平?的な季節変動成分から求められた振幅（ ）
は であった． による他の南極域の観測点での観測結果についても，季節
図 昭和基地における日平? 濃度の変化．実線はデータへのフィッティングカーブとその
長期変動成分，細線は増加率を示す．
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変動の位相と振幅は昭和基地における観測結果と類似している．すなわち，最大・最小値
は共に昭和基地と同時期に出現し，そのピーク間振幅もおよそ - の範囲であっ
た．これは，南半球高緯度域の 濃度が空間的な一様構造を保ちつつ季節変動している
ことを示唆している．この特徴は，熱帯域や北半球中高緯度域で見られるような，都市域
からの放出や，強いバイオマス燃焼の影響を受けた緯度・経度方向に非一様な分布変動と
は大きく異なっている．
による 濃度のシミュレーションは，観測された 濃度の季節変化をよ
く再現した．タグ付きトレーサーの手法を用いて， 濃度変動に対する各放出源の寄与を
シミュレーション結果から個別に推定した．その結果， 濃度の極小期である南半球の夏
には，観測された濃度のおよそ が ?および非メタン炭化水素の酸化による生成を
起源としており，残りは南アメリカ，南アフリカ，オーストラリア，東南アジアからの人
為起源及びバイオマス燃焼の影響であることが明らかになった．一方，春には化学的生成
が増えると同時に，乾季にあたる南アメリカ，南アフリカでのバイオマス燃焼量が増大し，
南半球中高緯度域の 濃度を増加させていることも分かった．
図 では， 年の - 月にかけて継続的な濃度の高まりが見られる．夏季はアマゾン
域や南アフリカ域で毎年起こる森林火災のピーク時期とは異なっており，突発的に 濃
度を増加させるような現象が起こったことを示唆している．この時期にはオーストラリア
南部で大規模な林野火災が起こっており，のべ 万ヘクタールの面積が火災によって消
失したことが報告されている（ ）．モデルシミュレーションにおいても
年 - 月の濃度増大は再現され，タグ付きトレーサー法によってこの増大のほとんど
がオーストラリア林野火災からの寄与分によって作られていることが示された．オースト
ラリアでの大規模な火災は 年 月にも発生しており，観測された値には 年ほど
継続的ではないが，例年よりも大きな濃度の増加ピークが不規則に現れている．二つの濃
度増加イベントの違いは，火災発生時期と強度の違いだけでなく，大気循環場の年々の違
いが昭和基地での濃度増大の出現の仕方に大きく関わっているためであると推定される．
続いて， 日~数日スケールの 濃度の変動について着目する．図 に，再び 年
月 日~ 月 日までの観測結果を示す．それぞれの点は汚染気塊の影響を取り除いた
時間平?値であり，この期間において 時間に二つ以上の観測値があった場合の平?値
の標準偏差は，平?で ，最大で であった．この図から，観測された 濃
度には季節変動に重畳する数日周期の不規則な変動が見られることが分かる．不規則変動
は 月~ 月にかけて顕著であり，振幅は - 程度である．このような数日周期の変動
は昭和基地での ?濃度にも見られており，その時の ?濃度偏差は地上気温偏差と負
相関関係にあったことから，総観規模の現象に伴う気団の交代によって引き起こされてい
ることが示唆されている（ ）．観測された 濃度の偏差は，この ?
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偏差と負相関関係にあることが明らかになった．このことは， 濃度の不規則変化が ?
濃度変動と同じ要因によって引き起こされていることを示唆している． ?の変動は昭和
基地の高緯度側で濃度が高く，低緯度側でより低いという緯度方向の勾配に関連しており，
についてはこれと逆の濃度勾配，すなわち高緯度側では ラジカルによる 破壊
が進んだより 濃度の低い空気塊，低緯度側ではバイオマス燃焼やメタン，非メタン炭
化水素の生成の影響を受けた 濃度の高い空気塊が分布していることが，数日スケール
の変動に関与していると?えられる．上記と同じモデルシミュレーションの結果は，春季
におけるアマゾンおよび南アフリカ域からの森林火災に伴う 放出が昭和基地に到達す
る様子を示しており，また，バイオマス燃焼が活発でない夏季においても，高 濃度の
気塊が昭和基地に到達する結果を示した．夏季の高 濃度の気塊は，主にアマゾン域に
おいて，イソプレンやテルペンのような植物起源の炭化水素類を起源としていた．
濃度の日変動を調べるため， 年の 時間値に対してもデジタルフィルターを用
いたカーブフィッティング法を適用し，日変動成分と数日周期より長い変動成分を分離し
て抽出を行った．図 に， 年における各月ごとの平?的な日変動成分を示す．日変動
成分は季節変動，日々変動の幅に比べて小さく不明瞭であり，多くの季節で分析精度と比
較して有意ではないと判断されるが，春については有意な日変動が見られる． 濃度は南
中時刻に最大値，日没時刻に最小値をとり，ピーク間振幅は最大となる 月でおよそ
程度であった．これは昭和基地において極の日の出より白夜までの間，日射量の日変
化が大きくなり，化学的生成・消滅量の変化や大気安定成層の変化を通して 濃度の変
動を引き起こした結果であると推察される．一方，白夜から極の日の入りまでの時期につ
いては，明瞭な 日周期の変動は見られない．青木（ ）は，昭和基地でのオゾン濃度
の連続観測から， - 月にかけて早朝に最大値，午後に最小値をとるような日変動の存在
を報告しており，また春季のみ変動が見られる原因として，オゾンホールに代表される成
図 昭和基地における 年 月~ 月までの 時間平? 濃度の変化
-
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層圏オゾン量の減少が対流圏に到達する紫外線量を増やし，光化学反応を促進しているこ
とを示唆している．
今後も高精度の観測を継続することにより， 濃度変動のシグナルを詳細に捉え，その
成因を明らかにすることが強く求められる．
昭和基地における地上オゾン濃度の変動
南極域における地上オゾン濃度の観測は， （
）や などのグローバルな観測網の一環と
して開始され，現在も継続されている（ ）．
昭和基地における観測は極地研により 年 月から開始され（青木， ），マクマー
ド基地（米国），アムンゼン・スコット極点基地（米国），ハリー基地（英国），ノイマイヤー
基地（ドイツ），サナエ基地（南アフリカ）とならび，南極大陸における貴重な長期観測点
となっている．
上記観測点におけるおよそ 年の連続観測の結果として， 年代前半には北半球中
高緯度における増加傾向（ ），
南極点における減少傾向の可能性が報告されていた（
）．しかしながら，その後 年までの結果に基づく包
括的なレビューによれば，一次回帰分析からは増加・減少ともに有意な傾向は見いだされ
ていない（ ）．
本稿では，昭和基地において得られた過去 年間の地上オゾン濃度の変動について報告
する．
図 年各月の昭和基地における平?的な 濃度日変動成分
-
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観測方法
昭和基地における地上オゾン連続観測装置の構成は青木（ ）と同様である．用いた
オゾン計はダイレック社製の ， ， であ
り，それぞれの運用期間はそれぞれ 年 月~ 年 月， 年 月~ 年 月，
年 月以降である．昭和基地で使用するオゾン計は，国立環境研究所もしくは極地研
の絶対検定システムにより，持ち込み前の校正および持ち帰り後の検定を実施した（青木，
）．昭和基地におけるオゾン計の設置場所は， 年 月~ 年 月までは観測棟，
年 月以降は清浄大気観測室である（長田ほか， ）．
観測結果
昭和基地における地上オゾン濃度の経年変化，季節変化，短期不規則変動などを定量的
に解釈するため， 年 月~ 年 月までのオゾン濃度の日平?値に対してフィッ
ティング曲線を計算し（ ），図 に示した．全データの は機
器トラブル等，観測上の理由から取り除いた．残りのデータを用いて計算したフィッティ
ング曲線は，経年変化成分，季節変化成分，短周期不規則変化成分で構成される．経年変
化成分の微分値として得られる年増加率は，最大 ??，最小－ ??の範囲
で大きく変動し，観測期間において明瞭な増加・減少傾向は示していない．また，季節変
化の振幅は， ~ の間で変化しており，経年的な増加・減少傾向は見いだ
図 昭和基地における日平?地上オゾン濃度．各点は日値平?値，実線は日平?値に対する
フィッティング曲線および経年変化成分である．
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されなかった．
地上オゾン濃度の短期不規則変化に関して最も議論の対象となっているのは，地上オゾ
ン破壊現象（ ）である． は北極域で発見され（
），南極域でも確認されており（ 青
木， ），海洋・海氷起源のハロゲンを含む無機ガスを介する反応が，オゾン消失の有力
な原因と?えられている（ ）． の発生時期が冬季であり，なおか
つ海氷域であることから，北極域ではキャンペーン観測が精力的に行われたのに対し，南
極域での観測は非常に限られていた．しかし，近年の （
）および （
） による衛星リモートセンシングにより， に密接に関
与すると目されてきた酸化臭素（ ）の観測が可能となり，流跡線解析と組み合わせたア
プローチもなされている（ ）．
昭和基地の観測データから客観的基準によって を特定するために，前述のフィッ
ティング曲線と観測値の差を利用した．図 は，フィッティング曲線からの残差の時系列
である．残差の標準偏差σは であり，± σ（＝ ）の範囲に のデータ
が収まることから， σを閾値とし，観測データがフィッティング曲線より より低
いデータを と定義した．オゾン濃度が一時的に回復した後に再度 となること
もあるが，そのような場合は併せて イベントとした．月別の 発生件数は表 のとお
りであり， 年 月~ 年 月までの 年間に は 回発生していた．
図 地上オゾン濃度フィッティング曲線からの残差
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ま と め
年に昭和基地において大気中 ?濃度の連続観測が開始されて以来，順次観測項
目が拡充され，現在では，昭和基地およびニーオルスンにおいて，重要な温室効果気体お
よびその関連気体ほぼすべての高精度時系列観測が継続実施されている．これら温室効果
気体とその関連気体の長期変動を監視し，その変動原因と気候・環境変化との関係に関す
る知見を得るために，今後も高精度観測を継続する必要がある．
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